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1.位 置敏感型比例計数管 を利用 したメスバ ウアー回折計測システムを用 いてFeの メスバ ウ
ァー回折実験 を行 なった。その結果,短 時間に散乱角の広い範 囲にわた って メスバ ウアースペ
ク トル を観測 しこのシステムの有効性 が実証 され た。
そ して・ メスバ ウァー散乱 は干渉性 であるが内部転換 に伴 う2次X線 散乱は非干渉 であるこ




レン ト散 乱スペ ク トルが観測で きる。
皿.partiallyorderedNi3Feの長距離 秩序(LRO)と 短距離秩序(SRO)の 関係 をメスバ ウ
ァー回折実験に より調 べた。得 られ た(A)メ スバ ウアー吸収(B)メ スバ ウア ー超格子 散 乱(
C)メ スバ ウアーイ ンコヒー レン ト散乱各 々のスペ ク トルを試料 の厚 さの効果 を取 り入れ た2
項分布 モデルで解析 した。その結果,X線 ・中性子回折でLROパ ラメータ0.87と 求 めた
Ni3Feの 吸収スペ ク トル(A)は 良 く再現 できたが(B),(C)の スペ ク トル は このモ デル で
は説 明できなかった。 このことはNi3FeのorderingはSROがLROに応 じて定 まる2項 分
布モデルには従 わない可能性 を示唆 してい る。
§1.序 論
無反跳核 共鳴散乱(メ スバ ウァー散乱)が コヒー レン ト散乱であることは,1960年P.J.
Blackら のグループ1)に よるメスバ ウアー散乱 とRayleigh散 乱 の干渉現象 の観測で実証 され
た。このことはすなわち,メ スバ ウァー散 乱はX線,電 子線及び中性子線 と同様結晶物質に よ
り回折現象 を起 こ し,回 折の特徴 であ る,散 乱体 の空間分布情報 を反映す ることを意味 してい
る。
一般 に,電 磁波及 び粒子線 の結晶物質に よる回折 強度 は
1號 解 鰐 翻 晶体位置
の形で表現 さ麹 る。ここで,散 乱体 の散 乱振幅 ヵ は物質 と回折波 の相互作用に よって決 ま り,
X線 ・電子線回折 では原子 内電子分布 に,中 性子 回折 では原子 内不対電子ス ピン分布 あるいは
原子核散 乱ポテ ンシャルに関連す る物理量である。メスバ ウァー回折 にお ける乃 の特徴 は無
反跳核 共鳴r線 に対 してのみ零でない値 を持 ち,散 乱体 の共 鳴エネルギーの関数 となってい る
点 であ り,X線 ・中性子線 の一 般的 な土ネルギー幅 がそれぞれeV,meVの オー ダーで あるの
に対 し,メ スバ ウァーr線 の線 幅 は1『7～1『8eVと 極 めて狭い ことが挙 げ られ る。
その簡略的表式 は
1
姻 αEザ 切 ・ 「:自 然幅
のよ うに書 かれ,r線 共鳴エネル ギーE∫eSか らメスバ ウアー核 の内部磁揚,ア イ ソマーシ フ
ト,電 場勾配等の物理量 を測定できる。 したがって,メ スバ ウアー散乱の観測 によ り,従 来の




メスバ ウアー核の励起状態の半減期 は10 7・v1σ8秒で,固 体中の励起現象 の平均時 間よ り十
分長 く,結 晶によるメスバ ウァー散 乱の位相保存は 自明ではない。この観点か ら,初 期に
Birminghamグ ルー プ2)に よって行 なわれ た実験 はメスバ ウアー散 乱の コヒー レンス及 び
Rayleigh散 乱 との干渉効果 の検証 を目的 とし,古 典的モデル(減 衰調和振 動子 の強制振動)
の計算 によ り実験結果 が説 明 された。
一方,量 子論に基づ く核共鳴散乱理論はAfanas'ev3)ら が動力学理論 として定式化 し,完 全
単結晶に よる核共鳴Brag9散 乱が共鳴核 の弾性的集団励起を引き起 こし,非 弾性核反応 が抑
制 され ることを予見 した。このSNR効 果(SupPressionofNuclearReactions)はソビエ
トのグループによ り精力的に研究 されている。
そ の後K4Fe57(CN)6・31{20単 結 晶 を用いたRayleigh散 乱 を伴 わないメスバ ウアー散乱の
観測4)Fel703単 結晶 を用 いた メスバ ウアー散乱 とRayleigh散 乱 の干渉現象 にお ける内部磁
場の方 向 とr線polarizationの 関係 の観測5)等,高 濃度Fe57を 原料 とした単結晶試料 が製成
され るよ うになって,実 験デー タの統計精度 が向上 し,詳 細 な解析が可能 とな った。
そ して,V.A.Belyakov6)に よ リメスバ ウアー散乱 の実験結果がま とめられ理論的体系化
が成 され た。そ こでは,メ スバ ウァー-tw乱の応用分野 としてRayleigh散 乱 との干渉 か ら
Rayleigh散 乱構造 因子の位相 を決定す る試 み,或 いはメスバ ウアー散乱振幅 がメスバ ウァー
核 の内部磁場方向に依存 することか ら中性子回折 同様結晶の磁気構造解析 への利用が議論 され
ている。
しか しなが ら,メ スバ ウァー-tw乱強度 はX線 中性子 回折強度 に比べて著 し く弱いため,現
在汎用 な実験手段 とは成 り得ていない。その原 因は,メ スバ ウァー線源核種 の崩壊強度 に限界
があ り,内 部転換 による損失 ・メスバ ウァーr線 以外 のバ ックグラン ドr線 が強いこ と,さ ら
に高濃度 メスバ ウァー散乱核 を含 む単結晶試料 の製成 が困難であ る事等 に由来す る。
この ような問題 の解決索 として、最近 メスバ ウァー線源 にシンク ロ トロン軌道放射線 を利用
し,メ スバ ウアー核種 の単結晶 による単色化法 が考案 されてい る『)8)ま た,U.vanBUrckら
のグループはFe57(Si)9)及 びFe57BO310)の 完全単結 晶の作成 に成功 し,SNR効 果 を詳細 に
調べている。彼 らはr線 の特定 のpolarization成 分 を取 り出すpolarizerも 開発 してい る91)
そ して,Y.Nakaiら12)～14)は,メ スバ ウァー小角散 乱法によるFeNiイ ンバー合金 の磁気 ク
ラスターの構造解析 の研究 を行 なっている。この方法 によれば 中性子 回折では測定で きなかっ
たクラスター内の内部磁場の強度分布 ・空 間分布 が同時 に観測可能でまた,Brag9散 乱 と異 な
り単結晶試料 を必要 としない利点 もあってイ ンバー合金の磁性研究に有効な手段 である。
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数年 前 よ り,我 々のグループはメスバ ウアー散乱 の計数効率向上 の目的で位置敏感型比例計
数管(PSPC:PositionSensitiveProportionalCounter)を導入 し,散 乱 線 の ドップラ
ーエネルギー と散 乱角 の情報 を同時に ミニコンピューターに著えるシステムを考案 した14)こ
れ によ り,測 定時間が大幅に短縮 され散乱角に よりメスバ ウァースペ ク トルが異 なるメスバ ゥ
アー小角散乱 の観測或 いはメスバ ウァーBragg散 乱 の散乱 ピー クの決定 に有効 である。
我 々はこの計測システムの動作及 び,メ スバ ウァー回折現象 を調べ る目的でFe57単 結晶薄膜
のメスバ ウアー回折実験 を行 なった。さらに,メ スバ ウアー回折法 をNi3Feのordering研 究 に
応用 した。それぞれの実験 を
1部Feの メスバ ウァー回折
皿部partiallyorderedNi3Feのメスバ ウアー回折 に分 けて報告す る。
§2.メ スバ ウアー散乱
1.Fe57の メスバ ウァー効果15)
Fe57原 子核 は核 ス ピン1/2の 基底状 態 と3/2の 第一励起状態 をもち,内 部磁場 の下で磁気
的相互作用 によ り,そ れぞれ2準 位,4準 位 に分裂す る。選択則Am=0,±1に よ り,こ の準
位 問の遷 移は図に示 した6種 が可能 である。
Co57はK電 子捕獲 に より,半 減期270日 でFe57に 崩壊す る。 常磁性結晶母体 中に埋 め込
まれたCo57は 核 ス ピン3/2か ら1/2の 状態 に遷移 する際 ある確率で結晶か ら反 跳 を受 けず
Eo=14.4keVの γ線 を放 出す る。 このCo57線 源 を速度vで 振動 させる と,ド ップラー効果
によりr線 のエネルギーはAE=Eo丑(・:光 速)だ け変化 するため,E。+dEが 結晶 中 の
Fe57原 子核 の遷移 エネル ギーに一致 す ると特定 の確率 で無反跳核 共鳴反応が起 こる。 このよ








Co57線 源か ら放出 されるメスバウァー γ線のFe57を 含む結晶 による散乱は,そ の散乱機構
の違 いから大 き く次 の3種 類 に分類 され る。
(1>内 部転換 電子放 出に伴 う23欠X線 散 乱
(2)原 子内束 縛電子 による散乱
(3)核 共鳴散乱
メスバ ウア 一ーγtwは核共鳴反応以外 にK電 子 とエネルギー授 受 を行な う内部転換確率がある。
(1)の2次X線 放出過程 は内部転換K電 子放出後 できたK殻 の空軌道にエネルギーの高 い軌道
電子 が遷移 した時 の発生X線 を指 し,Fe57の 場合6.4keVX線 が主である。この場合 の内部
転換係数 は約10と 大 き く,非 弾性散乱 プロセス(14.4keV→6.4keV)であ る。
(2)は通常 のX線 散乱であ り,原 子及び結晶格子系 とのエネル ギー授受の ない弾性散 乱 プロ
セス を特 に,Rayleigh散 乱 と言 う。
(3)の核共鳴散乱(メ スバ ウァー散乱)はr線 の無反跳核共鳴吸収 とr線 放 出 の2つ のプ ロ
セスか ら成 りその散乱振 幅は γ線の ドップラーエネルギー及 びメスバ ウァー核位置の内部磁場
の大 き さ ・方向 に依存す る。そ して結晶格子系或いは原子核 とのエネル ギー授受の有無 によ り
さらに弾性 ・非弾性散乱に分類 され る。
3.コ ヒー レン ト散乱
これ らのr線 散乱プ ロセスの うち,回 折現象即 ちBragg散 乱 を与 える可干渉性散乱は,原
子,核 及 び結晶格子系 とエネルギー授受のない弾性散 乱過程 であるRayleigh散 乱 とメスバ ウ




.K=k2―kl:散 乱ベ ク トル
ki,k2:入 射,散 乱波の波数ベ ク トル
<X2>:原 子振動振幅 の2乗 平均
fx(K):原 子散乱因子
el・e2:入 射,散 乱波 のpolarizationベ ク トル
Pe=el・e芽:Rayleigh散 乱のpolarization因 子
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、im;、E― 轟/、(Ig」4皿 、材 珊ノ)・(hi・Umm・)(h・'Umm・)*
条,兆:基 底 ・励 起状 態 の核 ス ピン
α:内 部転 換 係 数
o:Fe中 に含 まれ る57Feの 割 合
f(k、)f(k、)-e-k2〈 ・2>:L・mb-M・ssb・uer因 子
k=―k,「;lk21
r:自 然 幅(Ie励 起準 位 の平均 寿 命 を τ とす る と,P=fiT)





(112灘)・/・ ・1/・ 緬 一・痂 ・
―1/20Vi/7ilE-・)ノ砺 一1/2
なお,(mmt)に っ い て の和 は6ペ ー ジの 図 に示 した6種
h1・h2:入 射,散 乱 波 の磁 場polarizationベ ク トル
ん乞=軌 ×'ノ 彦
P伽=(hi・ummノ)(h,・ummノ)*:核共 鳴散 乱 のpolarization因 子
一{(み1・u。)(ん2・ 麗z)… ∠m=01
E{(ん ・'ん ・)一(ん ・●り(ん2● ・・)手 漁1× ん・).Uz}…dm-±、
uz:Fe57原 子核位置の内部磁場 の方向の単位 ベ ク トル
14keV-14keVコ ヒー レン ト散乱過程において,γ 線は メスバ ウア・一一iS(乱Rayleigh散 乱
いずれ の機構 に より散乱 されたのか識別 できないため実際の散乱振幅は両者の和 で記述 され る。





F。 一 Σ ザe一 乙κ「g(4)9
F。 一 潟 琳E)eJ'K'll(5)
9
rg,rg,:unitecell中 の 原 子 位 置 ベ ク トル
署・ヲ はそれぞれunitecell中 のすべての原子及 びF・ 原子についての和 を意
味す る。
故 に,コ ヒー レン ト散乱の全微分断面積 は次の ようにまとめられ る。
(dσ49)c。h・ ―F・。ag912-IF。12+―F。12+…R・(F。 ・群)
ここで,lF.Il,LFN「2は おのおのRayleigh,メ スバ ウアー散乱 の微分断面積 を表 わ し,最 後
の項 は2っ の散 乱フ.ロセスの干渉項で ある。なお,γ はこれ らの散乱 プロセスの問の コヒー レ
ンスの程度 によ り決 まる因子である。
4.イ ンコヒー レン ト散乱
次 に,散 乱強度 が散乱角 によらず等方的に散乱 され る非干渉性散乱過程 を考え る。
電子 による非干渉性散乱はメスバ ウァー散乱 との干 渉はな く,ド ップラーエネルギー依存性
もな く,バ ックグラン ドの強度 を上げ るのみである と予想 され る。
一方,メ スバ ウアー散乱 の非干渉 プロセスはその強度 が ドッフ.ラーエネルギーに関係 し,散
乱機構は以下 に述 べる様 に多彩 である。
(1>格 子 非弾性散乱
r線 放 出時に結晶格子系か ら反跳 を受 けた γ線 は非干渉 で,Lamb-Mざssbauer因 子fMを
用い ると,メ スバ ウァーコヒー レン ト散乱 と比較 し,(1-fM)/ノMの 強度 比 で等方的 に散 乱
され る。
(2)核 非弾性散乱
内部磁場に よ り核 のエネルギー準位 がゼーマン分裂 しているFe57で は γ線吸収,放 出の前
後で核 の基底状態が変化す る非弾性 プ ロセスが考え られ る。6ペ ージに描 いたFe57の 核共鳴遷
移図において,選 択則 か ら γ線吸収,放 出には図の② 一④,③ 一⑤,④ 一②,⑤ 一③ で示 さ
れ る4種 の非弾性遷移 が可能 である。
(3)disorder散 舌L
合金系 の中性子回折等において,多 種 の散乱振幅値 の分布 か ら生 じる非干渉散乱はdisorder
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散乱 として知 られて いる」7)
メスバ ウァー散乱の場合,r線 はFe57に のみ共鳴散乱 され,他 の原子核 は散乱振幅零 の散
乱体 とみな され る。また,内 部磁場分布 に応 じて,そ れぞれのFe57散 乱体 の共 鳴散乱振 幅 は
異 な り,中 性子 回折 の場合 と類似 したメスバ ウァーdisorder散 乱 の寄与 を考慮 しなければな
らない。
§5.メ スバ ウアー回折計測 システム
散乱 γ線 の散 乱角 と ドップラー速度各 々のデータ を同時に効率良 く収集 す る目的で設計 され
たメスバ ウアー回折計測 システ ムは,PSPCを 利用 した7線 のエネ ルギー及 び位置(散 乱角
)の 検出分析 系,メ スバ ウァー線源 に ドップ ラー速度 を与 える振動系,さ らに検 出された γ線
の位置 と ドップラー速度 に関す るデータ を同時 に蓄 える収集系 から成 る。 また,SN比 の向上
或いはメスバ ウァー小角散乱 のよ うに角度 分散 の小 さな ビームを必要 とす る実験用 にモ ノク ロ
メータが利用 で きるよ うになってい る。その全体図 をFig.1に 示 す。
1.PSPCr線 検出 ・位置分析 系
我々 が使用 してい るPSPCは マル チ カ ソー ドディレイライ ン方式 に よる入射7線 の位置分
析機能 を備 えた比例計数管 であ る。(Fig.2)
その動作原理 は,入 射 γ線 がガスの中で電離 を起 こし,陽 イオ ンは陰極 に,電 子 は陽極 に向
かって移動 し,そ の数 は心線近 くで数千倍 に増幅 され1個 の負電圧 パルスが生 じる。 この時,
誘導電荷 がカ ウ、ンターの外壁に向かってある立体角で放 出され る・ この誘導電荷 を遅延線 を接
続 した グ リッ ドで集 め ることに よ り,位 置 に比例 した遅れ時間 を持 っパルスが得 られ るとい う
ものであ る。
次に,Fig・2に 示 された位置分析 回路 を説明す る。 生 じた電荷 パルス はγ線入射位置 に比
例 した時間後PSPC両 端 に達 し,プ リアンプ(PA)に よって電圧パルスに変換 され増幅 され
た後 ア ンプ(AMP)で2回 電気回路微分が行 なわれ波高 に無 関係 に或 る一 定時 間後零 ボル ト
になる。 さらに,TSCA(TimingSingleChannelAnalyzer)によ り特定 の波高値 域 のパ
ルスが選択 され,AMP出 力 が零 ボル トにな った時出力パルスを生 じる。 この時,PSPCの
一端 に入射 したr線 のTSCA出 力パルス時間差 が零 になるよ う一方のTSCAに ディレイ をか
けてお く。TSCAか らの出力パ ルス対 はTAC(TimetoAmplitudeConverter)で時間差
に比例 した波高パルスに変換 され,さ らにADC(AnalogtoDigitalConverter)により波高




Fe57を 核種 とするメスバ ウアー散乱において使用 され る電離 ガスは,14.4keVメ スバ ウア
ー γ線 と,内 部転換 に伴って放 出 され る6.4keV2次X線 を良 くエネルギー分離 し,14.4keV
γ線 に対す る計数効率が高 い ものが望 ま しい。
Fig・3に(a)Ar90%CH410%(b)Xe90%CH410%(CH4:ク エ ンチン
グガス)ガ スフ ローPSPCを 用 いて測定 した,Co57線 源 か ら放 出 されたr線 のエネルギース
ペク トルを示 す。
(a)は エネル ギー分解能 において(b)に 勝 るが14.4keVγ 線 計数効率に関 しては(b)よ り劣
る(公 称1/5)
2.振 動系
振動系はCo57線 源 を振動 させ るVT(VelocityTransducer),VTの振動速度 を制御す る
電圧 を供給 するDU(DrivingUnit)さらに,振 動モー ド即 ち,DUの 電圧 波形 を決定 す る
FG(FunctionGenerator)から成 る。
振動モー ドには,等 速度 モー ド,等 加速度モー ドお よび特定 の速度範囲のみ を走査す るシフ
ト速度 モー ドが用意 されている。いずれ もFGか らのAP(AdvancePulse)によ り―vm。x
か ら+vm。.ま での ドップラー速度が与え られ・RP(RecurePulse)によ り同一動作 が反復 さ
れ る。RP間 のAI)の 数 は256で,AP間 の時間幅 をT秒 とす ると.等 速 モー ド(7～4sec)
ではT秒 間に復数 回振動す るが,等 加速度モー ド(7～300μsec)で はT×256秒 の問に1振 動
す る相異 がある。また,シ フ ト速度モー ドでは走査 しない速度範囲のTは 走査 したい速度範囲
のTよ りも短 くなっている。
3.デ ータ収集系
入射r線 の ドップラー速度(256チ ャンネル)及 びPSPC入 射位置(64チ ャンネル)の
デー タはMCAで 一時的に蓄 え られ た後最終的に ミニコンピュー タ主記憶領域に蓄 え られ る。
(Fig.1,2)
MCAは 位置分析 回路か ら出力 されたデ ィジタル信号 を収集す るように64チ ャ ンネ ルの記
憶領域 を備えていて,FGか ら(!V―1ひ)番 目のAPを 入力 した時計測 を開始 し,瓦 番 目のA
Pを 入力 した時計測 を終了 し,64チ ャンネルのデー タをFig・2に 示 され るミニコンピュー タ
主記 億のA+64×(N。-1)番 地 からA+64×Nv-1番 地 の領域にデー タは転送 され る。
FGか らRPを 入力す るまで,AP入 力に従 い順 次 コンピュー タメモ リー にデー タが収集 され,
RPを 入力す ると再 びベースア ドレス記憶領域に戻 ってデータは加算収集 されて ゆく。 尚,
MCAか らコンピュータメモ リーへのデータ転送時間は約10μsecで,AP間 隔(～300μsec
以上)に 比べ十分短 かいため計数損失は少 ない。
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4.モ ノ ク ロメ ー タ系
PsPc及 び試 料 はFig.1に 描 か れ た様 にx線 用 ゴ ニオ メー タに取 り付 け られ,PsPc・
測 定試 料 の 角度 が 自由 に変 え られ る。 また,PSPC― 試 料 の距離 も10cm～80cmの 範 囲 で 可
変 であ る 。 そ して,Co57線 源 か ら放 出 され るr線 ビー ム は鉛 の ピンホ ール コ リメ ー タに よ り
立体 角4～soの 拡 が りに焦 られ る。(Fig.4(a))
さ らに シ ャー プな ビー ム を得 る或 い は,バ ック グ ラ ン ドの 大 きな要 因 で あ る122keV及 び
6。4keVr線 を除 く目的 の た め にモ ノク ロメー タ ・ソー ラス リッ トが取 り付 け られ る よ うに設
計 した 。 モ ノ ク ロメ ー タ と して,PG(002)反 射 を用 い る と ビー ムの立体 角 は10以 下 に な った。
(Fig.4(b))
Arガ ス1)SPC,Xeガ スPSPC各 々 に対 して1)G(002)モ ノク ロメ ー タ を用 いた時 の
Cb57線 源 のパ ルス ノ・イ トはFig.5の よ うに変 化 す る。6.4keVX線 は よ く除 か れ て い るが,
PGの 反射 率 が約50%と 大 き くない た め,強 度 が下 が る こ とが弱 点 であ る。 メスバ ゥァ ー小
角散 乱 等 散 乱 角 の小 さな現象 の観 測 にお い て,こ の モ ノク ロ方式 の 改 良 が重 要 な課 題 とな る。
5.そ の他(Fig.1)
PSPCで 計 測 され た γ線 の うち,6.4keV2次X線を位 置 分析 回路 のAMPか ら別 のSC
A(SingleChannelAnalyzer)で選 び出 し,MCAに 収集 す る こ とが で き る。14keV,
6keVの パ ル スハ イ トの分 離 が 不 充分 な電 離 ガス の場 合6.4keV散 乱 の寄与 を考慮 しな けれ ば
な らない で あ ろ う。 また,TAC出 力 或 い はTSCA出 力 をMCAで 蓄 え オシ ロス コー プで表 示
す るこ と に よ り,散 乱角 に関 す るデー タ(ド ップ ラー速度256チ ャンネ ル の和),メ スバ ウァ
ー スペ ク トル(64位 置 チ ャ ンネ ル の和)を モ ニ ター す るこ とが で き る。
さ らに,PSPCと は別 に,従 来 のPC(ProportionalCounter)シス テ ムに よ り,Fig.1
の点線 で示 され る よ うなお の お の の位置 で メス バ ウァー 吸収 スペ ク トル(薄 膜 試 料 の場合)或
い はメ スバ ウァー イ ン コヒー レ ン ト散 乱 スペ ク トルが計 測 で き る。
そ して,ミ ニ コ ン ピュー タの 主記憶 領 域 に収集 され た デー タは プ ログラ ム に よ り定期 的 に磁
気 デ ィス クに蓄 え られ,随 時 グ ラフ ィ ッ クデ ィス プ レイ,XYプ ロ ッタ,タ イ プライ ター に よ
り,デ ー タの表 示,記 録,印 字 が で き る。
なお,各 々 の装 置 は以下 の会社 の製 品 で あ る。
PSPC:理 学 電気 社
位 置分 析 回 路:CANBERA社







試料は 目本アイ ソ トープ協会 よ り購入 したエ ンリッチFe57薄 膜 の うちbCC単 結晶 に近い も
のを用 いた。大 きさは10m皿 ×12㎜ ×2.4μmで90%Fe57を 含む。X線 回折に よ り調べた結
果,Fe薄 膜面内に100結 晶面があ り,さ らに結晶回転 角にして200Bragg反 射 の半値巾が
約70の 広 が りを持 ったモザイクの大 きな単結 晶薄 であるこ とがわか った。
2.実 験装置お よび実験条件
実験装置は §3で 説明 したメスバ ウァー回折計測 システムを用 い,次 の表1に 示 され るよ う
なそれぞれの実験条件 によ り測定 を行 なった。
実験 に用 いたメスバ ウァー線源 は金 属Rh中 に拡散 させた100mCiCo57高 密度線源 である。
線源 の半減期 は270日 だが,線 源 内でのFe57に よる吸収 を考 える と,実 際の減衰 は さらに速
い。実質強度計算値 を表中のカ ッコに記 した。なお,測 定 はすべて室温 で行なった。
表1
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透 過 宏$幽 酬 層 射 法 ・
(lauecase)(Bng3case)
3.実 験結果
γ線 の入射位置に よ りPSPCの 感度 にば らつ きがあ り,ま た試料か らの立体角が異 なる。
これ を補正す るため,ゴ ニオメー ター位置 のサ ンプルホルダーにCo57ソ ース を取 り付 け各実
験 ごとにpspc感 度 ・立体角補正用 デー タを収集 した。その結果 をFig.6に 示す。以下 で示
され るデータは測定データ をこれ らの補正用 デー タを用 いて補正 し,位 置に関 し有効40チ ャ
ンネル としたデータである。
また,ド ップラー速度 と散 乱角 のデー タを同時 にプロ ッ トしたFig.7(a),8(b),9に 限 り,
統計精度 を上げ るため,速 度 各2チ ャンネル加 え,位 置40CH× 速度124CHの データ とした。
また,Fig.7,8,9い ずれのデー タも,デ ータ点 を滑 らかに結ぶため速度3チ ャンネル各に移
動平滑化処理 を1回 施 してある。
1-1.メ スバ ウァー吸収
試料 は,90%enrichFe57のため厚 さの効果 によ り標準Fe(Fe57を2%含 む)の 吸収 ス
ペク トルの共鳴線 の幅 よ り広い。(Fig.10(a))
1―2.メ スバ ウア・-tw乱 .
Arガ スPSPCに よるFe57(200)透 過法 のメスバ ウアー散乱の全体図 をFig.7に 示 す。
14.4keVγ 線 のFe57(200)Bragg散 乱角に対応 する位置に散乱 ピークが出現 し,'さ らに
ドッフ.ラー速度 に関 して6本 の共鳴散乱 スペ ク トルが確認 され る。この ことは,14.4keV→
14.4keVメ スバ ウァー散乱 がRayleigh散 乱同様 コヒー レン トな散乱 で ある ことを示 して い
る。
さらに詳 しくメスバ ウアー散乱スペ ク トル を調べ るために(200)Brag9散 乱位 置 のスペ ク
トル を考 える。Fig.11に 速度 チ ャンネルについて加 え合わせた横軸散乱角のデー タ をプ ロッ
トした。単結晶 のモザイ ク,ダ イ レク トビームの拡が りを反映 したブ ロー ドな(200)Brag9散
乱 ピーク と,そ れ以外 にかすかな ピークが認め られ るが,こ れは試料 が完全な単結晶でないこ
とによる他 の結晶面 のBrag9散 乱の或いはPSPCの 位置 による感度 のば らっきの補正 が不充
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分 で あ った ため に生 じた偽 の散 乱 ピー ク で ある と考 え られ る。 いず れ にせ よ,こ れ らの強度 は
弱 い ので無視 で きる。
コ ヒー レン トな メスバ ウァ ー散乱 か ら速 度 に依 存 しないバ ック グラ ン ド散 乱 及 び散 乱 角 に依
存 しな い が ドップ ラー速度 に関係 す るイ ン コ ヒー レン トな メス バ ゥァー散 乱 の寄与 を除 くた め
Fig.11に 示 され た それ ぞれ の角 度 範 囲 に っい て,onBrag9角 デ ー タ か らバ ッ クグ ラ ン ドの
デ ー タ を差 し引 い た。 そ の結果 得 られ たメ スバ ウァー コ ヒー レン ト散 乱 スペ ク トル がFig・12
で あ る。offresonanceド ップ ラー速 度 位 置 に残 っ た強 度 は,ド ップ ラー速 度 に依 存 し ない(
200)Rayleigh散 乱 であ る と考 え られ る。
次 に,等 方 的 に散 乱 され る メスバ ウァーイ ン コ ヒー レン ト散 乱 の スペ ク トル を調 べ るた め に,
Fig.11に 示 され たoffBrag9角 度 範 囲 の デ ー タ を加 え合 わ せ た。 そ の 結 果 をFig.14に 示
す。Fig。7で は強度 が弱 い た め明 瞭 で な か ったが,こ の図 か ら,メ スバ ウアー イ ンコ ヒー レ ン
ト散 乱 の6本 の共 鳴線 が は づ き り認 め られ る。
1-32次X線 散 乱
Arガ スPSPCに よるFe(200)透 過 法2次X線 散 乱(14.4keV→6.4keV)デー タ の全体
図 をFig.8に 示 す 。 散 乱角 に よ らず どの位 置 に も6本 の共 鳴散 乱 スペ ク トル が観 測 され た。
こ の こ とは,14.4keV-→6.4keV2次X線 散 乱 がイ ン コ ヒー レン トな散 乱 で あ る こ とを示 し.
て い る。
Fig・16に す べ て の ドップ ラー速 度 チ ャ ンネル にっ い て加 え合 わ せ た横 軸 散 乱角 に関 す るデ
ー タ をプ ロッ トした 。1)SPCの 感度 の ば らっ き,立 体 角 の補 正 が まだ少 し不 充分 で あ るが,
メスバ ウア ー散 乱 で認 め られ た(200)Brag9散 乱 ピー クは存 在 しない。
1-2で 行 な った デー タ処理 同様 に この散 乱 が コ ヒー レ ン トな らば(200)散 乱 ピー クが 出現
す る と考 え られ る角 度範 囲 のデ ー タ(onBrag9)か らバ ッ クグ ラ ン ド(offBrag9)を 引 い た
デ ー タがFig.17で あ る。 統 計 誤 差以 上 に メスバ ウァ ース ペ ク トルは確 認 され ず こ の2次x
線 散 乱 過程 は イ ン コヒー レン トで あ る こ とが実 証 され た。
イ ンコ ヒー レン ト2次X線 散 乱 の散 乱 スペ ク トル を調 べ るた め,す べ て の散 乱角 チ ャ ンネル
につ い て加 え合 わせ 得 られ たスペ ク トル をFig.18に 示 す 。
2-1.メ ス バ ウァー吸 収
表1に 記 した よ うに,1～1～1―3と は実験 条 件 が異 な る が1―1の 吸 収 ス ペ ク トル と全
く同 じスペ ク トル が観 測 され た。Fig.10(c)
22.メ ス バ ウアー散 乱
Xeガ スPSPCに ょ るFe(200)反 射 法 の メ スバ ウァー散 乱 デー タの全 体 図 をFig.9に 示
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す。モ ノクロメー タによりダイ レク トビーム幅が焦 られているため(200)Brag9散 乱角位 置
にシャープなRayleigh散 乱 とメスバ ウアー散乱 が観測 された。1―2と 同様 なデータ処理 を
行 ない,散 乱角で フ.ロッ トしたデー タ(速 度チャンネルの加算)及 び,(200)Brag9散 乱 の
スペ ク トル をFig.20(a),(b)に 示 す。
§5考 察および結論
1.メ スバ ウアー散乱 とRayleigh散 乱 の干渉
14.4keV-14.4keVr線Brag9散乱角位置 にメスバ ウアー散乱 とRayleigh散 乱 を観測 し
た。Fig.12の 結果か ら明 らかに散乱スペ ク トルの負 の速度側 の強度 が正の速度側 の強度 よ り
弱 く,ス ペ ク トル全体が非対称 であ るこ とがわかる。このスペク トルの対称成分 と非対称 成分
を分離す るためメスバ ウァー吸収スペク トル(Fig.10(a))の 対称中心 を ドップラー速度ゼ ロ
とみな し,ス ペ ク トル左右 の和及び差 を取 るデータ処理 を行 なった。その結果 がFig。13で あ
る。尚,吸 収スペ ク トルか ら決 めた対称 中心速度 チャンネルは完全 に対称 中心 と成 り得ないた
め,Fig。10(b)に 吸収 スペク トルの左右の差 を示 したが,こ の程度の ミスマ ッチは残 る。
Fig.13(b)か ら統計誤差以上に非対称 成分 が現われ,2つ の散 乱の干渉現 象 に よる項が実
験的 に確認 された。 また,対 称成分(Fig・13(a))の 各共鳴線 の強度比は吸 収 ス ペ ク トル の
強度比 と異な るこ とがわかる。.
§2で 述 べた7線 コヒー レン ト散乱理論 に よるとFeのBragg散 乱微分断面積 は
IF.12+1FNI2+2γR・(FR・.P"N)
と表 わされ る。ここで,メ スバ ウァー散 乱構造因子 はそ の係数 を次のよ うに置 くと






と変 形 で き る。Rayleigh散 乱 の構 造 因子 は ドップラー速 度 依存 性 が ない た め,結 局 ス ペ ク ト
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この式 から,対 称成分 に現われた6本 の共鳴散乱 ピークはメスバ ウァー散乱 に対応 し,非 対称
成分 はメスバ ウアー散乱 とRayleigh散 乱の干渉項で あることが理解で きる。そ して この千渉
項は,共 鳴エネルギーからずれ たエネル ギー領域(!E-E,1》 乃 では1/(E-E」)の 割合 で
強度 が減少 し,1/(E-Ey)2の 割合 で減少す るメスバ ウァー散乱 よ り強 くな り得 る。 したが
って1,6本 目の共鳴線 の外側 の ドップラー速度領域 の強度差 はこの干渉項の寄与が強 く表わ
れて いると考 えられるeま た,非 対称項 のスペク トルの形状は(11)式 で示 された ロー レンツ
曲線 の非対称型 の和 に対応 していることが定性的に理解 できる。
2.メ スバ ウアー コヒー レン ト散乱
一方,ス ペ ク トル の対称成分Isに 現われたメスバ ウァー コヒー レン ト散乱の6本 の共鳴線
の強度比はメスバ ウァー吸収スペ ク トルの場合 と異な り,3,4本 目の強度が弱 い。2,5本 目の
共鳴線 に対応 す る遷 移は・Polarization因 子 脇 ・によ り・ 他 の遷 移線 との強度比が一一定 でな
いが,1,6本 目と3,4本 目の強度比は吸収スペ ク トルではPolarization効 果に無関係 に3:
1で あった。 しか し,メ スバ ウァー散乱はr線 吸収 と放 出のプ ロセスから成 るため,そ うはな
らない。6ペ ージの遷移図において,そ れぞれのプ ロセスの遷移確率 は
吸収 プロセス
(①,⑥):(② ⑤):(③,④)二3:P:1
Pはpolarization効 果 に よ り変わ る。
放 出プロセス
(①,⑥):(②,⑤):(③,④)=1:2/3:1/3
とな り・結果的にメスバ ウァ轍 舌Lの遷移確靴 は ・…,・ 著 … 告 と考え らn・ ・,・




3.メ スバ ウアーイ ン コヒー レン ト散乱
実験デ・一・タのoffBrag9散 乱角にメスバ ウアーイ ンコ ヒー レン ト散乱 スペク トルを観測 した。
(Fig.14)吸 収及び メスバ ウアー コヒー レン ト散 乱 と比較 するため1.と 同様 に ドップラー速度
零に関 して,ス ペ ク トルの対称成分,非 対称成分 を分離 し,Fig.15に プ ロットした。 この結
果か らメスバ ウァーイ ンコヒー レン ト散 乱には統計誤差以上 に非対称成分 は認め られない。そ
して6本 の共 鳴線強度 比はメスバ ウァー コヒー レン ト散乱 よりメスバ ウァー吸収の場合 に近 い
ことがわ かる。 この理 由 を考 えてみた。
§2で 述 べた,メ スバ ウァーイ ンコヒー レン ト散乱の原 因 として挙げ られ る,格 子 非弾性散
乱 は γ線 吸収 プ ロセスのみで γ線放 出に伴 う遷移確率強度変化 を受 けない。 また核非弾性散 乱
は,1,6番 目の共鳴線 には存在 せず,他 の4本 の共鳴線 にのみ考 えられるプロセスであ る。 し
たがって,γ 線吸収 ・放出 のプ ロセス を経 た6本 の共鳴線 をスペク トルに もつのはdisorder
散乱 のみ で,こ の3種 の散乱過程 の強度比 は条件(試 料,測 定条件等)に よ り異 なるため,イ
ンコヒー レン ト散 乱スペ ク トルは必 ず しも吸収 スペ ク トル,コ ヒー レン ト散 乱スペ ク トルに一
致 するとは限 らない。
4.2次X線 散乱
14.4keV―6.4keV2次X線散乱は非干渉性散乱 であるこ とがわかった。(Fig。16)そ し
て,散 乱角に関 し積分 したスペ ク トルの非対称成分Fig。19(b)か ら,統 計精度以上に非対称
項 は認 められ ず,他 の散 乱過程 との干渉効果の ような現象 はない と考 えられ る。(僅 かに残 っ
た非対 称性 は対称 中心 ドップラー速度 チャンネルの決 め方 が不充分 であることによる可能性が
強い)
次に この2次X線 散乱スペ ク トル とメスバ ウアー吸収 スペ ク トル を比較す ると,良 く一致 し
てい ることがわか る。 メスバ ウァー吸収 ではCo57か ら放出 された14.4keVγ 線 の うちFe57
によ り共鳴吸収 され たもの を吸収dipと して観測 して いるが,こ のFe57に よ り吸収 された γ
線はFeの 内部転換係数 が α・v10と 大 きいため,大 半K電 子放出に転換 され,そ れに伴 って
6・4k・VX線 醗 生す る・ したが って・ ・スバ ウァー卿 ・線 の内・大紛(α1十
α)は6・ ・
keVX線 とな り等方的 に放出 されてい る。故 に,14.4keV―6.4keV散 舌Lスペ ク トルがメス
バ ウアー吸収スペク トルに良 く一致 することが理 解できる。
5.Polarization効 果
2-2の 測定結果 から,メ スバ ウアー コヒー レン ト散乱(ス ペ ク トルの対称成分)をFig.
21(a)に プ ロッ トしたが,1―2の スペ ク トル(Fig.13(a))と 比較 して2,5本 目の共鳴線強
度が大 き く異 なる。 これは,2,5共 鳴線強度は γ線 のpolarizationと 内部磁場の方向に よっ
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大井好晴
て変 化 し,透 過 型(Lauecase)で 測 定 した1―2の 揚 合 と,反 射 型(Braggcase)で測 定 し
た2-2の 場合 では,こ のpolarization効 果 を表 わすpolarization因 子 の値 が違 うた めで あ
るξ)
§2の(2)式 で書 か れ た様 に2,5本 目の共 鳴線(m=m1)のpolarization因子 脇'は
P.n.ノ;(h1・Uz)(h2・Uz)(12)
hl,h2:入 射,散 乱r線 の磁 場polarizationベ ク トル
uz:Fe57の 内部磁 場 方 向 の単 位 ベ ク トル
とな り,薄 膜Fe57で は内部 磁場 方 向が 面 内 に揃 う傾 向 が あ り,透 過型 ・反射 型 の散 乱条 件 で
は 図 に示 した よ うに,r線 のpolarization方 向 と内部磁 場 方 向 の関係 が異 な る。
ぽ
晦%Kk;k洗ft]IPg
π カ・伽 了諮餌 ⊥伽 妙 丞=鮮 好 ・散 糺 べ外 〃
crp・lakt3aV;,d.g〃俵ノ細
(12)式 の関係 か ら散乱ペ ク トルに平行 な γ線polarization成 分(σpolarization)は,透 過
法 では強 いが反射法では弱い とい う結果 が導 かれ る。 また,散 乱ベ ク トルに垂直な γ線po―
1arization成 分(πpolarization)は,い ずれの散乱条件 で も同 じ強度である。 このよ うな考
察 か ら,2種 の散乱条件での2,5番 目の共鳴線 の強度の違 いが説 明できる。
6.メ スバ ウァー回折計測システム
以上 の様 にPSPCを 利用 したメスバ ウァー回折 システムは予想通 り動作 し,約40。 の散 乱
角範 囲に渡って散乱 スペ ク トル を計測す るこ とができた。これに より,Bragg散 乱 とバ ックグ
ラン ド散乱 が分離 で き,メ スバ ウァー コヒー レン ト散乱 を短時間に観測 す ることが可能 とな り,
今後 のメスバ ウアー回折実験において,こ のシステムが有効 な働 き をす ることが期待できる。
そ して,Xeガ ス,Arガ スPSPCの いずれのメスバ ウァー回折 実.験にお いても,散 乱ス
ペ ク トルが観測 され ることを確認 した。 さらに,PGモ ノクロメー タによ りダイ レク トビーム
がシャープに焦 られ,14.4・keVr線 のみが取 り出せ るこ とを確 かめた。 表1に 示 された測定
条件 か ら,線 源 の減衰(約1/4)PG(002)による反射 強度減少(約1/2)を 考 える と,Xe
ガスPSPCの14.4keVγ線 に対 する計数効率がArガ スPSPCよ り充分高いことがわかる・
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このPSPC計 測 システムの大 きな問題点は下図 に示す様にPSPC位 置 によ りr線 計数効率
が異 なる点で,特 に散乱強度 の弱 い現象 では,こ の補正 が適切に行 なわれ ることが大切 である。
bi
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il部PartiallyorderedNi3Feメスバ ウ ア― 回 折
§6Partial―yorderedNi3Feメスバ ウ アー 回折
fccorderedNi3Feは下 図 に示 され る よ うな構造 を もち,面 心 にNi,稜 にFe原 子 が 配 置
す る。 こ の構 造 ではFe原 子 の第 一最 近 接 格 子位 置(1st
nearestneighborshell…略 して1stn.n.)に は12個 の
Niが,Ni原 子 の1stn.n.に は8個 のNiと4個 のFeが
.0来 る
。 ま た,こ の合 金 の原子ordermg温 度 は770。Kで こ
れ よ り高 温 では各 格 子 位 置 ・N・ とF・ カ・そ れ ぞ れ ・/・ ・ 。0
1/4の 確 率 で ラ ンダ ム に分布 す るこ とが知 られ て い る。
このNi3Fe合 金 系 の規 則 一不 規 則 過程(order・disorder
●FeON;
プ ロセ ス)のX線 中性 子 回折 に よ る研究 は,NiとFeの,
散 乱因 子 の値 の差 が小 さい こ とか ら困難 であ った 。 しか し,
X線 回折 技術 の 向上 に伴 い,ま たNi60ア イ ソ トープ を用 い たNi6鬼Feの 中性 子 回折 実 験 な ど
か らこ の合金 系 の長 距離 秩 序(LROllongrangeorder)が調 べ られ て い る。
そ して,NMR,メ スバ ウァー吸 収 の 実験 か ら原子核 位 置 の 内部磁 場 分布 がNi3Feの
orderingに 応 じて変 化 す る こ とが発 見 され,内 部 磁 揚 分布 スペ ク トル の測 定 に よ り特 定 の 原
子 の周 囲 の原子 配 置 を議 論 で き る よ うにな った。
一 般 に,X線 ・中性 子 回折 な どの 回折 法 か らはFe(Ni)原 子 の周 りのi番 目のshe11中 の
Ni(Fe)原 子 の 平均 値 死 が観 測 され るが,実 際 のi番 目 のshell中 のNi(Fe)原 子 数 は 平
均 値 死 の前 後 に ある確 率分 布Pi(n)で 分布 して い る の で 死=Σ πP、(n)と 書 かれ る。一 方,
原子核 位 置 の 内部磁 場 はi番 目(特 にz=1)のshel1中 のNi(Fe)原 子 数nの 値 に よ って
変 わ る た めNMR及 び メ スバ ウア ー吸収 実 験 か らは原理 的 にNi3Feの 短 距離 秩 序(SRO:
shortrangeorder)に関係 す る分布wi(n)を 求 め る こ と が で き る。
この よ うな メ スバ ウア ー吸収 の特 性 を利 用 したNi3Fe合 金 のordering研 究 はJ.W・
Drijverの グル ー プ18)ま た、M、Kanashiro19)ら に よ って詳 し く行 なわ れ た。Drijverら は
Fe原 子 の1st,2ndn・n・shel1中にそ れ ぞ れnl,n2個 のFeを 見 出す 確率 は2項 分 布 に従 う
と仮 定 し,メ スバ ウア ー吸収 ス ペ ク トル デ ー タの最 小2乗fittingか らX線 回 折で決 めたLR
Oパ ラ メー タの異 な る種 々 のNi3FeのFe原 子 の内部 磁 場 分布 を求 めた。 そ の結 果,Fe57の
内部磁 場 ∬hfは そ の1stn・n・ に 来 るFe原 子 数 に比 例 して ゆ っ く り増加 し・2ndn・n・ のFe







∬(0,6)は 完 全 にorderし たNi3Fe中 のFe57の ∬hf
一方 ・Kanashiroら はDrijverの よ うな ∬hfとn1,n2の 線 型 関係 を仮 定 せ ず,LROパ ラ
メー タ もfittingパ ラ メー タ と して1stn.n.の み の2項 分布 モ デ ル に よ る吸 収 スペ ク トル の最
少2乗fittingか らffhfが1stn・n・ 中 のFe原 子数n1の 変 化 に応 じて非 線 型 に変 化 す るこ と
を導 いて い る。
両 者 の結 果 をFig.1に 示 す。
なお ・ ∬hfの 値 が周 囲 の原子 配置 に よ り変 わ る原 因 はFe原 子 のcorepolarizationとn・
n.の3d電 子 ス ピ ンに よって生 じるFeのconductionelectronpolarizationが考 え られ る
が,中 性 子 回 折実 験 か らfccNi3Fe中 のFe,Niの 磁 気 モ ー メ ン トはそれ ぞれ2.7～2.8μB,
0.6～0.7μB(μB:Bohr磁子)で,orderingに よる変化 は少 ない こ とが知 られ て い る た め
n.n.shell中 の 原子 を介 したconductionelectronpolarizationの効 果 が主 で あ る と され ℃
い る。
メスバ ウァ ー効 果 を利 用 した これ ま での 実験 は み な吸 収 スペ ク トル を取 り扱 った もので あ っ
た。 しか し,メ スバ ウア ー散 乱 ス ペ ク トル にはNi3Fe合 金 系 のordering現 象 に関す る よ り
多 くの 情報 が反 映 され る。次 に メスバ ウァ ー吸収 お よび散 乱 ス ペ ク トル に現 われ るSROに 関
係 した原 子配 置 確 率分布 の違 い を考 え る。
今,完 全 にorderし たNi3FeのFe原子位 置 をrightsite,Ni原子 位 置 をwrongsite
と呼ぶ こ とにす る と,LROパ ラメー タSのNi3Feに お い てFe原 子 がrightsite,wrong




と定 義 され る。 そ して,
Pr(n):rightsiteのn・n・にn個 のFe原 子 が来 る確 率
Pw(n):wrongsiteのn・n.にn個 のFe原 子 が 来 る確率
と書 くこ とにす る と,従 来 の メ スバ ウアー 吸収 スペ ク トル で はrightsite,wrongsiteのFe




の よ うに表 わ され る分布 を反 映 す る。 しか し,メ スバ ウアー散 乱 で は超 格子 反 射 の メ スバ ゥァ
ース ペ ク トル に現 わ れ る確 率 分 布 は吸 収 ス ペ ク トル とは異 な る 。
一一suに,メ スバ ゥァ ー散 乱 の構 造 因子 は簡 略 的 に(3)式 の よ うに書 かれ る。
F(E)c,ΣP・'e-・k'・ 」(,)
ノE『 弓+iT/2
ゐ:波 数 ベ ク トル,弓:確 率 分布
rフ:Fe原 子 の位 置 ベ ク トル
散 乱(回 折)で は,phase因 子e―ik'「 プに よ りrightsiteのFeとwrongsiteのFeが識
別 され る ため基 本 格子反 射,超 格子 反 射 のメ スバ ウァー散 乱微 分断 面積 は次 の様 に な る。








塩:共 鳴線 相 対 強度,7:自 然幅
EK(n):n.n.にn個のFeを 持 つFe57原 子 の核 共 鳴 エ ネ ル ギー(K番 目の遷
移)
また,こ の表 式 を利 用 す る とメ スバ ウァー 吸収 断面 積 は(7)式 の よ うに表 わ せ る。
σabsα Σ(3ωP.(n)十 γPr(n))・lmb(n)(7)
した が って,基 本 格 子 反射 の メスバ ウァー スペ ク トル には吸 収 ス ペ ク トル と同 じ ω馬(π)と
TPr(n)の 和 の確率 分布 が反 映 され るが・超 格 子反 射 の散 乱 スペ ク トル ではwPw(n)とT.Pr(n)
の差 の形 が反 映 され るた め,Ni3Feの 吸収 スペ ク トル と超 格 子散 乱 ス ペ ク トル を調 べ る こ と
に よ り原 理 的 にrP,(n),wPw(n)個々 の物 理 量 が求 ま る。rP,(n),ωPw(n)は各 々righ
site,wrongsiteのFe原子 の周 りの原 子 配置 の確率 分 布 を表 わ しこの合金 系 のSROに 関係
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する。そ して,超 格子線の散乱強度 はLROに 依存す るためメスバ ウァー吸収及 び回折 実験 か
ら得 られる 君(π),鳥(π)の 分布 を調 べ るこ と によ り長距離秩序 を持 った原子系 にお ける短
距離 秩序 の物理的意味の議論が可能 とな り,partiallyorderedNi3FeのLROとSROの関
係 を調べ ることができる。




の確率分布 をFeの1stn.n.に 来 るFe原 子数 を横軸 にとってFig.2に プPッ トした。 この
図か ら,こ のようなモデル ではLROが 高い時 には(a),(b)2っ の分布 の差 は少 ないが
partiallyordered状 態では差 が顕著 に現われることがわか り,∬hfとnの 関係 がFig・1に
示 され るよ うに変化す るならばpartiallyorderedNi3Feのメスバ ウアー吸収 ・散乱 スペ ク
トルにはこの分布 の相異 が反映 され ると予測 できる。
以上 のよ うな測定原理に基 づいて,我 々はNi3Feの メスバ ウァー回折実験 を行 なった。
atomicordering現 象 を生 じるFe合 金 はNi3Fe以 外 にFe3Ptが あるが,こ の系は
order状 態 とdisorder状 態 のFe原 子の1stn・n・ のFe原 子数 がNi3Feの0個 対3個 に比
べて8個 対9個 と差 が少な く,そ れに伴 う内部磁場変化 が僅かなためこの ような実験 の試料 と
しては適切でない・また・Ni3Feで はNiとFeのRayleigh散乱振 巾fNi,fF,が 同程度 の
値のためその強度 が(fNi--fF.)2の 形 で効 く超格子反射においてRayleigh散 乱の寄与 は弱 く
メスバ ウアー散乱が観測 され易い とい う利 点がある。
我 々は最初吸収 ・散乱スペ ク トル両方 を測定す るためNi3Fe57多 結晶薄膜試料 を用いて実験
を行 なったが超格子線 メスバ ウアー-tw乱の強度が弱 く,多 結晶の種 々の基本格子Rayleigh散
乱 ピー クが現われ,さ らに §2で 説明 したメスバ ウァーインコヒー レン ト散乱の影響 が無視 で
きず実際の観測は不可能 であった。
そこで,Fe57を 原料 とす るNi3Fe57単 結晶試料 を作 った。 試量 が厚 いため透過 によるメス
バ ウアー吸収スペ ク トルの測定は困難だが基本格子反射 はRayleigh散 乱強度が強 く,そ の一
部 の散 乱 γ線 が試料通過 中にメスバ ウアー吸収 を受け,結 果的 に通常のメスバ ウァー吸収 と同
じスペ ク トルが得 られ る。 したがって,超 格子線 と基本格子線 のメスバ ウアー散乱スペ ク トル





90%enrichFe57薄 とNi薄 を原料 とし,Ar雰 囲気中高周波溶解炉でfccNi3Fe合 金試
料 を作 った。その時,微 量原料 か ら表面積
1灘 駿 鷺灘 農 一荷重≦9
11欝麓辮 鞭熟1謡講 〕-
1瓢三灘 碍課 器轟、皐◎




試料No.1は さ らに次 の よ うな熱 処 理 を ほ ど こ した 。
10000Clday→waterquench
鋸ll:}・ ・der・・g・nneal
X線 回 折 に よ り調 べ た とこ ろ,No.1,Nα2試 料 はそ れ ぞれ の表 面 に ほぼ垂 直 に 〔311〕 軸 お
よび 〔422〕 軸 がた って い る こ とがわ か った。
2.X線 回折 に よ るLROパ ラ メー タ の決 定
MoKαX線(波 長0.71A)を 用 い て,Ni3Fe試 料 の基本 格 子 反射 と超 格 子 反 射 の 回 折 強
度比 か らLROパ ラメ ー タSを 決 めた 。
Fig・3お よびFig・4にNo.1,No.2Ni3Feの実 験 デ ー タ を示 す 。Fig.3は 結 晶 をoffBrag9
角 にず ら して測 定 したバ ックグ ラ ン ドを差 し引 い たデ ー タで あ る。
一 般 に,単 結 晶 の(hkl)面 に よるX線 回折 強度 は次 の よ うに書 か れ る。
∬(hk/)-L(θ)P(θ,θ。)・ ―F(hkd)―2D(θ,T)(8)
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L(θ)=1/sin2θ:Lorentz因 子
P(θ,θ.)=1十cos2θcos22傷:Polarization因 子






届 波 数 ベ ク トル 圃=ア
ri:unitcell中の原 子 位 置
B(T):温 度 因子
fccNi3Feの 場合 基 本格 子 線,超 格 子 線 の構 造 因子 は3fNi+fF.,5×(fNi―fF.)とな り,




(8)式 と上 に上 げ た物 理 量 を用 いて,実 験 デ ー タ か ら算 出 したLROパ ラ メー タSは
No.1:S=0.90±0.05-(311)vs(211)
No.2:5=0.56±0.03(422)vs(211)
3.中 性 子 回折 に よ るLROパ ラ メー タ の決定
X線 回折 で はNi3Feの 超 格 子 反射 強 度 が弱 い とい う弱 点 が あ っ た。 また,試 料 の大 き さに
比べ入 射 ビー ム の幅 が狭 い た め基本 格 子 線 か ら超 格子 線 位 置 にsettingを 移 動 した時結 晶 の別
の部分 を見 て い る とい う危険 性 が あ り結 晶 表面 付 近 のorderirL9し か調 べ られ な い。
X線 は電 子 に よ り散 乱 され る が 中性 子 の散 甜 幾構 は原 子 核 ポ テ ンシ ャル に よる核 散 乱 と不
対 電子 ス ピンに よ る磁 気散 乱 の2種 が有 り,自 然 界存 在 比 の高 いFe56とNi58の 核 散 乱振 幅b,
磁 気散 乱振 幅pは い ずれ も差 異 が少 な い が,メ スバ ウァ ー回 折用Ni3Fe試 料 中 のFeは90%
Fe57で あ り,Fe57とNi6iの 核 散 乱振 幅 値 は大 き く異 な るた め超 格 子線 強 度 が強 くSが 精度
良 く求 まる。 ま た.中 性 子 回折 の入射 ビー ムの幅 は広 く,結 晶 内部 の散 乱 体 か ら も散 乱 され る
た め,結 晶全 体 のLROパ ラ メー タ を決 定 す る こ とに相 当 す る。
原 子 力 研究 所3号 炉(TOG),2号 炉(TUNS)の 中性子 回折 装 置 を用 いて,Ni3Feの(200)




一般 に,単 結晶(hkl)面 からのBrag9散 乱中性子 回折強度 は磁気モーメン ト方向等分布 を
仮定す る と,X線 回折 同様に(9)式 の ように書 かれ る。
・M-L(・)・D(・ ・T)・(b2+号 ・2)(・)















磁 気 散 乱振 幅 刃 にっ い て はJ・W・Cableら20)の 実験 デ ー タ を用 いた ・




No.1試 料 はX線 ・中性 子 線 回 折 の結 果 求 め たSが 良 く合 っ てい るがNa2の 試 料 のhROパ
ラメ ー タ の値 は2つ の方 法 に よ り大 き く異 な る。 この結果 は,No.2Ni3Feは,表 面 の一 部 の
orderはS～O.6程 度 だ が全 体 のLROパ ラメ ー タはS～O.1程 度 で あ る こ とを主張 して い る。
4.メ ス バ ウアー 回折
§3で 説 明 した メ スバ ウァー 回折 計 測 シス テ ム を実 験 装 置 と して使 用 した。 こ こで はPSPC
電 離 ガス にXe90%+CH410%を 用 い,計 数効 率 の向 上及 び内部 磁 場分 布 を詳 し く調 べ る
た め メス バ ウアー ス ペ ク トル 中 の6本 の共 鳴線 の うち外 側2本 のみ取 り出 す等 加 速法 シ フ ト速
度 振 動 モ ー ドに よ り測 定 を行 な っ た。1,6本 目の共鳴 線 は他 の共 鳴線 にお い て考 え られ る
polarization効 果或 い は核 非 弾性 散 乱 過 程 の影響 は な く(§2参 照)offresonanceのス ペ
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ク トル(backgrOUnd)が評 価 で き るの で,こ の ドップラー速 度 領 域 を選 ん だ。
r線 源 は50mCiCo57を 金 属Rh中 に拡 散 させ た も
の を用 い,モ ノ ク ロメ・一一タ は使 わ なか った。I
PSPC-Ni3Fe問 の距離 は15cmで,比 例計 数 管(P
総 旛 論 臨議 を簾濫JV励 促
づ けて測定 した(1部Fig.・ 参照)="・ ・h・,…1・ 。,,,、
回折結晶面は反射条件(Braggcase)に 近 い(422)ド ッ70ラ ー逮疫















。つ 団ll:謙 聯 雌:
dN ・(・)N・1Ni、F・(211)





最 初 に 横 軸 を 散 乱 角(PSPCposition)で プ ロ ッ ト し たNo.1,No.2Ni3Feの(422),
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(211)Brag9反 射 を前 ペ ー ジ の図 に示 した 。 これ らは み な ドップ ラー速度 チ ャ ンネ ル にっ い
て加 え合 わ せ た もの で あ る。 メ スバ ウァ ー 回折計 測 シス テ ム を用 い れば この よ うに 回折 ピー ク
をbackgroundか ら分 離 で き,強 度 の弱 い(211)反 射 ヒ.一ク の同定 も可能 で あ る。
Ni3Feメ スバ ウァー スペ ク トルの測定条件 と得 られた実験データ
に対応 する図の番号 を下 の表 にまとめた。
(A):onBragg⑬:offBragg
(211)メ スバ ウァー散 乱 強度 は弱 い の でイ ン コ ヒー レン ト散 乱 との強 度 を比 較 す るた めPS
PCで 計 測 したoffBrag9散 乱角 の スペ ク トル を調 べ てみ た 。(211)散 乱 角 よ り低 い 散 乱 角
範 囲 の デ ー タ を加 え合 わ せ た結 果 がFig.9(No.1)及 びFig.13(Nα2)で あ る。 い ずれ も
統 計誤 差 以 上 にス ペ ク トル の ドップ ラー速 度依 存 性 は認 め られ ない 。故 にPSPCで 測 定 し た
各 々のBrag9散 乱 ス ペ ク トル 中 の メ ス バ ウァ ー イ ン コ ヒー レン ト散 乱 に よ る寄 与 を考慮 す る
必 要 は な い 。
NiとFeのRayleigh散 乱振 幅fNi・fF,は 同程 度 の値 で あ り・(422)・(211)Rayleigh
散 乱 強度 とは次 の よ うに 関係 づ け られ る。(§7-2参 照)
1(422)α(3fNi+fF。)2
1(211)(x=S2(fNi―fFe)2S:LROパ ラ メー タ
した が って,Rayleigh散 乱 の寄 与 は(422)に お いて大 きい が(211)に お いて は非 常 に小 さい。
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また,測 定 に用 いたNi3驚 試料は充分厚い(250μrn)た めRayleigh散 乱 γ線 は試料通過 中に
メスバ ウアー吸収 を受ける。結局(422)ス ペ ク トルにはFig.7,Fig.11の よ うにRayleigh
散乱 よ り散乱強度が充分弱いメスバ ウアー散乱 は認 められず吸収dipが 現われている。 一方
Fig・8,Fig・12の よ うに(211)ス ペ ク トルではRayleigh散 乱 の 寄与 は小 さいためメスバ ウ
アー散乱に よる共鳴 ピークが出現 している。
No.1,Ne.2い ずれの試料 も(422)メ スバ ウァー散 乱スペ ク トルの非対称性 が顕著 である。こ
れは §2で 説明 したメスバ ウアー散乱 とRayleigh散 乱の干渉効果によるもので,(422)の
Rayleigh散 乱強度 は強い た め非対称成 分 が よ り強調 され てい る と考 えられ る。(§5(11)
式参照)同 様 の非対称性 は(211)超 格子線 スペ ク トル に も見 られ るが,こ の反射面のRayleigh
散乱強度 は弱 く,メ スバ ウァー-tw乱強度 の方が勝 るのでその寄与は小 さい。 しか し,LROパ
ラメー タが小 さなNo.2Ni3Feで は内部磁場分布 が拡が る(Fig.2)た めdisorderイ ンコヒ
ー レン ト散乱成分 が増 し(§2～4)そ の分(211)メ スバ ウァー-tw乱強度 は弱 くなると考 えら
れFig・12に 認 められ るようにNo.1Ni3Feに 比べ非対称性 が進 んでいる。 さらに,(211)ス
ペ ク トル の非対称項は今 まで見て きた形 と異 な り負 の速度側 の方が正 の速度側 の強度 よ り強い
これは(211)超 格子線 の散乱微分断面積 におけるFeとNiの 散乱振幅 のphaseが180。 ずれ
てい るため干渉項 に(矯 ― 濃)・(― 規)の 形 で効 くこ とに よる。
このよ うなスペ ク トル の非対 称成分 を消去す るため,次 のよ うな仮定の下 にnormalFe
薄膜試料 を用い たメスバ ウァー吸収実験 により決めたスペク トルの対称中心 を基準 に ドップラ
ー速度の値 を定 め,ス ペク トルの左右 を加 え合わせた。
(仮 定)
(i)pureFeとNi3Fe中のそれぞれ のFe57の アイ ソマーシフ トの差 は小 さい。qδNi,F,
一 δ
F。1～O.Olmm/sec)
GDNi3Fe中 でn.n.にn個 のFeを もっFe57の アイソマーシフ トの分布幅Aδ(n)は 零 と
みなせる。
(iii)Ni3Feス ペク トルの非対称項はRayleigh散 乱 とメスバ ウアー散乱 の千 渉項 のみに起
因す る。
その結果得 られたスペ ク トルがFig」5～20で ある。
尚,ア イ ソマーシフ ト(異 性体シフ ト)と は,核 の異 なるエネル ギー状態の問で核半径の異
なるこ と,お よび線源 と吸収体 の核外電子状態の異なることの両方の原因 によ り共鳴エネル ギ
ー値 にシフ トを与え る量である。これ を考慮す る と(4)式 中の散乱振幅 は次の ようにな る。
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£ み 、 、アイ,マ ー シ フ ト
戸E―4・ 一 δ+i「/2
§8解 析
1.2項 分布 モ デル
実験 に よ り得 られ たメ スバ ウァ ース ペ ク トル を解 析 す る ため に,任 意 のsiteの1stn.n.の
Ni,Fe原 子 の配 置 は2項 分 布 に従 うと仮 定 してrightsite及 びwrongsiteのFeのn.n.
にn個 のFeが 来 る確 率 γP,(n),wPw(n)を 計 算 した 。
このモ デ ル を用 い た理 由は従 来 の メ スバ ウァー 吸収 実 験 の 解 析 は み な こ の2項 分 布 モ デ ル
にそ って 吸収 スペ ク トル をfittingし てお り・ そ の時 得 られ た 内部磁 場 分布 値Hhf(n)を 利 用
して我 々 の得 た(422)吸 収 ス ペ ク トル と比較 す る こ とが で き るこ と。 さ らに,同 じモ デ ル で
(211)超 格 子線 メスバ ウア ー-tw乱 スペ ク トル及 びメ スバ ウア ー イ ン コ ヒー レン ト散 乱スペ ク ト
ル を説 明 で きる か否 か でLROとSROが このモ デル の よ うな関係 を持 ってい るか議 論 で き る
か らで あ る。
今,Ni3Feの 五ROパ ラ メー タをSと す る と,rightsite,wrongsiteにFe原子 が 来 る




と定義 され た。 また,fccNi3Feで はrightsiteのn・n・ は12個 のwrongsiteで 占め ら
れ,wrongsiteのn.n.は8個 のwrongsiteと4個 のrightsiteで 占め られ る。(p.5g
の図参 照)し た が って,rightsite及 びwrongsiteのn.n.にn個のFeが 来 る確 率
Pr(n),Pw(n)が2項分布 に従 うと仮 定 す る と,そ れ ぞ れ(10),(11)式 の よ うに表 現 され る。
.Pr(n)一 、2C.'・"(1-・)12―n(11)
鳥 ω 一 Σ,C'、wl(1―w)8―1× 、Cメ(1-・)4"nt(12)4ηL
/十m=n
(0≦1≦80≦m≦4)
こ の よ うに して,メ スバ ウアー吸 収 ・(422)基 本 格 子線 メ スバ ウァー散 乱 及 び(211)超 格子
線 メス バ ウァー散 乱 のス ペ ク トル に反映 され る確 率分 布(13),(14)式 が 計 算 で き実 験 デ ー タ





LROパ ラ メー タS→r,ω →P,(n),瑠(n)の道 筋 か らわ か るよ うに2項 分布 モデ ル の特
徴 はLROパ ラメ ー タSに 応 じてSROに 関係 す る確 率分布P,(n),P.(n)が一 義 的 に決 まっ
て しま うこ と。即 ち,合 金 系 の長 距 離秩 序 と短 距 離 秩序 は独立 な物 理 量 で な い と仮 定 して い る
こ と に等 しい 。
2.Ni3Feの メ スバ ウア ー散 乱微 分 断 面積
次 にpartiallyorderedNi3Feのメスバ ウア ー散 乱 スペ ク トル の具体 的 表 式 を求 め る。
Ni3Fe中 のFe57の 共 鳴エ ネ ル ギー は そ のn.n.のFe原 子 数nに 応 じて異 な り,そ の結果




互κ(π):共 鳴 エ ネル ギー
r:自 然 幅
な:相 対 強度(6)式 参 照
故に・・スバ ウア轍 乱微鏑 醸{絡 は中性子回折で一般に用いられる纐}・ 従轍 乱振
幅の平均値か らの散 乱 と散乱振幅 の平均値か らのずれに よる散乱 が存在す るま7)前 者 は コヒー
レン トなBrag9散 乱 とな り得 るが後者 はdisorder散 乱 と呼ばれ非干渉散乱 である。(§2





・ξ:散 乱振 幅 ゐξの確 率 分布
亙:散 乱 体数
fccNi3Feで はFeがrightsite,wrongsiteに位 置す るか に よ り ・ξが異 なるた め
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(2/)。,ag9-1多 ♂ ん'12㌧ 忍 。(・i(・)b(n))e'kUi―2(・8)
(4σd9)
d、。。,der一 蝿 。{211ei(・)lb(・)12一忍 免(n)・ ・(m)b'(・)b(・)}(・9)
1:各unitecellの原 点 位 置
Ui:unitecell内の原子 位 置
とな る。 さ らに この式 をfcc消 滅 則 に従 って変 形 す る と,以 下 の よ うに ま とめ られ る。







Super=超 格子 反射:面 指 数(hkl)allevenora110dd。
Fundamental=基 本 格子 反射:(hkl)otherwise
3.厚 さの効 果 の補 正
実験 に用 い たNi3Fe試 料 は メスバ ウァーr線 に対 して 充 分 厚 い 散 乱 体 とみ な され るた め,
それ に伴 う吸 収効 果 を考 慮 しな けれ ば な らな い 。(422)Rayleigh散乱 中 に現 わ れ た メスバ ウ
ァ ー吸 収 の原 因 も こ こに有 り,ま たoffBrag9角 位 置 のス ペ ク トル の ドッ プ ラ ー 速 度 依 存 性
は,2.で 述 べ たdisorder散 乱 のみ で な く §2―4で 説 明 した種 々 の プ ロセス が有 り,い ず れ
の スペ ク トル もこの厚 さの効 果 に よ る影 響 を受 け る3)
B.Balkoら21)はFe57メスバ ウアー散 乱 の厚 さの効果 を取 り入 れ た計算 を行 な い散 乱 スペ ク
トル の共 鳴 線 のbroadeningを よ く説 明 で き たの で,我 々 の実 験結 果 の解 析 に も彼 らの厚 さの
効果補正方法を用いた・ 乏〉・
、
以下に,こ の補正 の考 え方 と具体的 なスペ ク トルの計算結果o(1、A
を列挙する.・(E・s)＼ ＼ 、
右 図 の よ うにエ ネ ル ギーE,ド ップ ラーエ ネ ル ギ ーSの 無反Ot2'
跳 メス バ ウア ー γ線1(E,S)が 散 乱体 に侵 入 して深 さxのAエ(臨)
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地点 で散乱 され さらに図の ようなpathを 通って散乱体外 ヘエネル ギーE'の γ線 ∫(E',s)
となって放出 されるプロセスは以下の ように分類 される。
・A地 点到達 まで
メスバ ウァー吸収,原 子 による吸収
oA地 点 での散乱
(a)無 反跳 γ線核吸収―無反跳 γ線核放出
(b)無 反跳r線 核吸収 一反跳r線 核放出
(c)無 反跳 γ線原子散乱(Rayleigh散 乱)
(d)反 跳 γ線 原子散乱(Compton散 乱etc)
。A地 点 から散乱体外 までに(a)～(d)の 受 けるプロセス
(a)メ スバ ウアー吸収,原 子吸収
(b)原 子吸収
(c)メ スバ ウァー吸収,原 子吸収
(d)原 子吸収
さらに(a)は §2-4で 述べた核 弾性散乱(a)-1,核 非弾性散乱(a)-2に 分 かれ,(a)-
1と(c)がBrag9散 乱 とな り,他 の(a)-2,(b),(d)及び2.で 述 べたdisorder散 乱は
すべてインコヒー レン ト散乱 となる。
今,例 として,(a)―1メ スバ ウァー-tw乱の具体的表式 を考 えてみ る。簡単 のため,内 部磁
場分布 のない場合 を取 り扱 う。




nM:Fe57原 子数 密 度,fM:Lamb-M6'ssbauer因子
σM:有 効 メ スバ ウア ー吸収 断面 積
Ei:共 鳴 エ ネ ル ギー,r:散 乱 体 の共 鳴 線幅
卿 ・・¢i)一(IgflemMmノ)2瑠・3ブ ・ymb・1と ・・1・…a…n因 子
原子に よる線吸収係数 を μ.とす ると全吸収係数 は μT(E)=μM(E)+μ.となる。
線源 か ら放出 された γ線強度 のエネル ギー分布 を
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(2)2
∫個;
( ・)・+(争 戸 几:線 源の有効幅
と表 わ す とA地 点 で の強度 は
IX(E,S)-1(E,S)e μT(E)cosecα1.U「
に減少 す る。A地 点 で無反 跳 核 共 鳴 吸収 ・放 出 を受 け るプ ロセ スの 単位 立 体角,単 位 長 さ当 り
の強度 は
器 鯛 一既(E・ ・)nMf。nt,is,









となる。そ してA地 点 から試料外 に放出 され るまでに吸収 を受 けるため,結 局,厚 さTの 試料




(・+a)〔 畔+(争f〕 〔(E'―E、)2+(舎 ノ〕 ×1'M
1_。'T・ ・[1](Eノ)(…ecα ・+・ ・secα ・)
F・=
。。(E・,)(。。secα 、+。 。,ecα 、r
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G:Fe57核 基 底 状 態 の ゼ ー マ ン 分 裂 エ ネ ル ギ ー 幅
と お く と
(1)メ ス バ ウ ア ー コ ヒ ー レ ン ト散 乱 …(a)-1
NMM(、)イ 、E'・M∫ 認 ・M× 、(。)。R(。)。1-e―T(μ 〈1>+μ〈2》-oO1十 α μ<!>十 μ<2>
(2)メ スバ ウアー核 非弾性 散 乱 …(a)-2
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(3>メ スバ ウァー格 子 非 弾性 散 乱 …(b)
NMN(S)イ バM∫ ・(1―fM)・M{、(。)R(。)1-・"T(μ〈1>+Pt〈e>)+
一∞1十 α μ<1>十 μ<
e>
1―e-T(・ 〈・〉・・〈e>)1_e一 μ(・〈-G>+μ 〈e>)
1(G)R(o)十1(-G)R(-G)}





E-、)・+(Pb)・ × μ〈 ・〉+。<・>
2
n:原 子 数 密度,fR:Debye・Waller因子,
σR:Rayleigh散 乱断 面 積 ・ 殊:角 度 因子
(5)反 跳散 乱 …『(d)
..・ 。(2)2、-e-… 〈・〉・P・〈・〉・
NRN(S)= ・f・・a'E'n(1-fR)oR'IIR
(E-S)・+(亭 ノ ・〈 ・〉+・<e>
そ して,onBrag9,0ffBrag9散乱 角 の スペ ク トル はそ れ ぞれ 次 の よ うに ま とめ られ る。
コヒー レン ト散 乱 ス ペ ク トル
Nc(S)=1㌦M(5)十IVR(S)
イ ン コ ヒー レ ン ト散 乱 スペ ク トル
N、C(S)謡 ㌔1(S)+NMN(S)+賑N(S)+ハb(S)
IVD(S):2.で 述 べ たdisorder散 乱
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Ni3Feの 場 合,2で 求 めた散 乱断 面 積 の 表式 に この厚 さの効 果 の補 正 を 取 り入 れ な けれ ば
な らな い。 そ の結 果 は複 雑 で あ る ので こ こでは省 略 す る。
4.Ni3Fe(No.1)
X線 及 び 中性子 回折 実験 に よ り,Ni3Fe
Nα1試 料 のLROパ ラメ ー タ は精 度 良 く求Z
め られ た の で,S・=O.87の 値 を用 い て2e,・ 。
項 分布 モ デル に よ リメスバ ウァー吸 収 ス ペlO「Sa'ibel
ク ト・レを講 した・ こ こで は・N・ ・F・ の`免
ノ 》 雪W,、 ・♪
Fe57のn.n.にn個 のFeが 来 た時 の 内部 ＼1
磁 場Hhf(n)はM・Kanashiro及びJ・W・
Drijverが 決 めた,そ れ ぞれS=0.81,
S=0.87の 値 の組 を用 い た6(Fig.1参 照)
我 々 の計算 で は,3で 説 明 した試料 の厚 さの効 果 を取 り入 れ(422),(211)メスバ ウ ァ ー
コ ヒー レン ト散 乱 とメ ヌバ ウァ ーイ ン コ ヒー レ ン ト散 乱 のス ペ ク トル を算 出 した 。各種 の散 乱
プ ロセ ス に よるス ペ ク トル の様 子 を見 る た め3で 述 べ た分類 に従 って,Fig.21に 結 果 を プ ロ
ッ トして み た。
計 算 に用 い た物 理 量 を以 下 に ま とめ て記録 す る。
n=8.97×1022コ/・ ㎡,nM-2.02×1022コ/・m3,fM=O.7,fR(211)=O.96,
fR(422)=0.84,r=O.0973m呼sec(自然幅),几=O.27m皿/sec(Co57sourceの線幅





r.:古 典 電 子 半 径,γ,=2.818×10―13cm,α=8.21,G=3.922m皿/sec
・、 一 α、=36.5.…(422),α1・ α,-17.30…(211),τ 一2.5×10"2cm(N・.1),
T=1.5×10―2cm(No.2)
ま た,Ni3Feの 内 部 磁 場 方 向 は 等 分 布 を 仮 定 し た 。
こ の よ う な 数 値 を 用 い た モ デ ル 計 算 に よ る と,Fig.21に 示 さ れ た 結 果 か ら(422)基 本 格 子,
(211)超 格 子 反 射 で は そ れ ぞ れRayleigh散乱(メ ス バ ウ ア ー 吸 収),メ ス バ ウ ア ー 散 乱 が 主
で,イ ン コ ヒ ー レ ン ト散 乱 は メ ス バ ウ ア ーdisorder散 乱 と格 子 非 弾 性 メ ス バ ウ ア ー 散 乱 に よ
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る ところ が大 きい と言 え る。
(A)(422)基 本 格子 メ スバ ウァー-tw乱
(B)(211)超 格 子 メ スバ ウァ ー散 乱
(C)メ ス バ ウアーイ ンコ ヒー レン ト散 乱
それ ぞ れ の実験 結 果Fig,15～17に モ デ ル計 算 の結 果 を記 入 した 。 実線及 び 点線 はそ れ ぞ
れKanashiro,Drijverの求 め た ∬hf(n)の 値 を用 い た計算 結果 で あ る。横軸 に ドップ ラー速
度 を表 わ したが,∬hf(n)の ス ケ ール の 目盛 も書 き添 えた。 ただ し・Uhf(n)はKanashiroと
Drijverの 実 験 デー タ の平均値 を選 ん だ。(Fig。1のS=O.81及びS=0,87)
このLROのNi3Feで は両者 のffhf(n)を 用 い た メ スバ ウアー スペ ク トルのdip及 びpeak
の位 置 に大 きな差 は認 め られ な い 。 しか し,Drijverの ∬hfか ら算 出 した(422),イ ン コ ヒー
レン ト散 乱 の スペ ク トル にはv=±5mm/sec付 近 に弱 い起伏 が現 わ れ てい る。 これ は,Fig.
1に プ ロ ッ トされ た 両者 の∬hf(n)分 布 を見 れ ば・n=4,5付 近 で・Kanashiroの ∬hfは
Drijverのllhfに 比 べ て 小 さい値 を もち,ま たFig.2か らわか る よ うにn=4,5に はwrong
siteのFeの 存 在 確 率 が残 る た め,結 局(14)式 で表 わ され た散 乱 ス ペ ク トル に こ の寄 与 の相
異 が反 映 され て い る と考 え られ る。 そ して,コ ヒー レン ト散 乱 スペ ク トル には,(15)式 で示 さ
れ る確 率 分布 が2乗 の大 き さで効 くた めHhfの 違 い が見 分 け に くくな って い る。
我 々 の得 た実験 結 果 とこの よ うなモ デル計 算 結 果 を比較 して み る と(A)～(C)い ず れ の散 乱
スペ ク トル もdip,peakの 位 置 は か な り良 い 一 致 を して い る と言 え るが,そ の幅 に関 して実
験 結果 の方 が大 分広 く,モ デル 計算 か らこれ らのス ペ ク トル を再 現 す るこ とは で きて い な い。
尚,Fig.15～17に 示 した結 果 は計 算値 の強度 が(A)～(c)各 実験 値 ス ペ ク トル に 最 も良
く合 うよ うに適 当 に選 ん だ。
5.Ni3Fe(No,2)
No.2Ni3Fe試 料 はX線 回折 と中性 子 回 折 か ら求 め たLROパ ラ メ ー タ の値 が それ ぞれS～
0.56,S・-O.11と 大 き く異 な り,Ni3Feのorderingの程度 が表 面 付近 と全体(内 部)で
違 って い る もの と考 え られ る。
Feの メ スバ ウァー γ線 の エ ネル ギ ー は14、4keV(波 長2=0.86A)で,MoKαX線(2=
0.71A)に 近 く,X線 で1、ROパ ラメ ー タ を決 め た結 晶面 とメスバ ウア ー-tw乱 を観 測 した結 晶
面 は同 じ((422),(211))であ る こ とか らLROパ ラ メー タS・-O.6付 近 のorder状 態 の
Ni3Feに よ って メ スバ ウアー散 乱 が起 こっ た と考 え る のが妥 当で あ ろ う。そ こで,Kanashiro,
Drijverの 求 めた ∬hf(n)の 内LROパ ラ メー タがS～O・6に 近 いデ ー タ を用 い て(Kanashiro




モデル計算結果 を,実 験結果 をプロッ トしたFig.18～20に 実線(Kanashiro),点 線(
Drijver)で 記入 した。
No.1Ni3Feと 異な り3種 のメスバ ウァースペ ク トルはいずれ も実験結果 と計算結果 の違 い
が明白で,実 験データの共鳴線dip,peakは 大 き く低 ドップラー速度(低 内部磁場)側 にずれ
ている。(422)dip位 置は ドップラー速度 ±4.23mmに 対応 し,pureFeのflhfを330kOeと
して∬hf値 に換算 す ると262kOeで ある。
§9考 察
1.Ni3Fe(No.1)
実験結果 とモデル計算値 とのスペ ク トル中の共鳴線 におけるdip,peak位 置 の一致(特 に
(422)),お よび線幅の不一致 にっいて考察 を加 え2項 分布モデルの評価 を行な う。
(1)peak位 置の一致
Kanashiro,Drizerら が吸収 スペ ク トルか ら求めた11hf(n)を 用 い,同 じ2項 分布モデルで
(13),(14)式 の確率分布 を計算 し,彼 らはNi3Fe多 結晶薄膜試 料の吸収実験 ・我 々は]Ni3Fe
単結晶(厚 さ250μm)の 散乱実験 とい う違いはあるが他 の事情 は同等であることか ら少 くと
も吸収スペク トルに対応 する(422)基 本格子反射 スペ ク トルの共 鳴線dip位 置は一致 しなけ
ればならないで あろ う。
また,(422)ス ペ ク トル と吸収 スペ ク トル では見ている現象 の違 い(前 者 はRayleigh散
乱r線 のメスバ ウアー吸収)が あ るのでそのことに起因 して生 じる共鳴線dip位 置 の変動 も有
り得 るか もしれないが,dip位 置 に関 して計 算値 は実験値 を良 く再現 していることか らその よ
うな効果 を考慮する必要 はない と考 えられる。 したがって(422)基 本 格子反射 スペ ク トルの
dip位 置は吸収スペク トルの代用 と成 り得 ることが確かめ られた と言 える。
しか し,3種 のスペ ク トルのいずれ も共鳴線 幅に関 しては再現 で きていない。次にこの原因
を考察す る。
(2)線 幅の不一致
(1)にお ける(422)ス ペ ク トルのdip位 置 の説明か ら少 くともこのスペ ク トルに関 して は2
項分布 モデルの不適切に より線幅 が実験値 を説明できない とは言 えないであろ う。そこで考え
られ る原因 として(422)Rayleigh散 乱r線 のメスバ ウアー吸収 と従来のメスバ ウアー吸収の
違い,或 いは試料 の厚 さの違 いか ら生 じる線幅変化 が挙げ られ る。即 ち,厚 さの効 果を取 り入
れた計算式導出プ ロセスの誤 り,お よび計算式に用 いた種 々の物理 量の不適切 な決め方等。そ
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の内 可能 性 が高 い 要 因 と して共 鳴 散 乱体 の散 乱振 幅 ゐ(π)中 の共 鳴線 幅 ア の評 価 が考 え られ る。
モデ ル計 算 で はTと して 自然 幅(Tn。t。,、 董=0.0973m皿/sec)を 用 い た が,こ れ は最 も理 想 的 な
場合 で実 際 には 次 に述 べ る よ うな理 由 でT>Tn。t。,alと 考 え られ る。
メ スバ ウアー吸 収 の断 面積(σM=2.56×10"18cm2)はRayleigh散乱 断面 積(σR～10-22
cm2)に 比 べ 充分 大 きい た めメス バ ウァ ー 回折 は よ り小 さな モ
ザ イ ク粒 か らも起 こ り,右 図 の よ うにRayleigh散 乱 で は運
動学 的 齢(Kinematicaltheo「y)で取 り扱 えるモ ザ イ ク 鈎 劾 ん
単結 晶 で あ って もメス バ ウァー散 乱 で は それ と同 じ大 き さの
モ ザイ ク粒 自体 が充 分 な強度 を与 え る完 全 単結 晶 とみ な され
るた め回 折 にお い て動 力 学 的 効果 が生 じ易 い 。 メス バ ゥァ ー
散 乱 の動 力 学理 論(dynamicaltheory)によ る と共 鳴線 幅
が 自然幅 よ り増 加 す る こ とが導 か れ てお ゲ)ま た完 全 単 結
晶(」 ω～101】 程度)を 用 いた 実験10)等22)23)で もそ の 効 果
.Mbtssbawer
が観 測 され て い る。我 々 が実験 に用 い たNi3Fe単 結 晶 モ ザ
イ ク角4ω ～0.5。 の た めKinematicaltheoryに加 えdy-f
namicaltheoryで 説 明 され な ければ な らな い この効果(共 謎
.
璽 鯉贈 鶏 灘1巖 罎灘諭他 乏偏 曝
の要素 も含 め◎ ∬hf(n)を 持 った個 々の散乱体 の有効共 鳴
線幅rは 自然幅 几。t。,alより広い と仮定 した。
Fig.22～24に ズ=2×rnaturalと して計算 した(A)(422),(B)(211),(C)インコヒ
ー レン トそれぞれの散 乱スペ ク トルの計算結果 を示す。 これ よ り,(A)(422)ス ペ ク トルは共
鳴線吸収dipの 位置 ・線幅 ともに実験デー タと非常に良い一致 が得 られたが(B),(C)ス ペ ク
トルでは実験 と計算の違 いが低磁場側(ド ッフoラー速度v=±3.3～ ±4.7mm/sec)で 顕著 に
現われてい ることがわか る。
また,(422)ス ペク トルのv=±3.4mm/sec付 近 に見 られ る不一致は2,5本 目の共鳴線 の
影響 と考 え られ る。.計算 では∬hf方 向等分布 を仮定 したが もし∬hf方 向が薄膜試料 のよ うに試
料面 内に一様分布す る傾向があるな らば反射型実験の場合(1部 §5-5)で 説明 した よ うに
2,5本 目の共鳴線強度 は ∬hf方 向等分布 の時 よ り減少 し1,6本 目の共鳴線へ の寄与 も少 な く
なる。故 にこの よ うな仮定 が実験 に当て はまるな らばv=±3.4mm/SeC付 近 の メスバ ゥァー
吸収 の割合 は減少 し計算値 はよ り実験値 に近 づ くと予測 される。
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さ らに,共 鳴 線 幅 不一 致 の別 な要 因 と してn.n.にn個 のFeを 持 つFe原 子 個 々 の吸 収 体
の アイ ソマ ーシ フ ト δ(n)の 違 いか ら生 じるスペ ク トル の非対 称 性 等 を §8-4の デ ー タ処理
で無視 した こ とに よ る線 幅 の増 加 ・ 或 い は線 減 の線 幅 几 の不 適 切 な見積 も り等 が考 え られ る
が,Ni3Feの δ(n)は ～10-2mm/secと 小 さ く,ま た 几 は25μmnaturalFe薄膜 を用 いた
吸収 スペ ク トル の実験 値 を用 い てお り吸 収 体 の厚 さが効 果 が あ った と して もそ れ は 几 を 大 き
く見 積 も るこ とに相 当す るた め こ の補 正 は散 乱 スペ ク トルの全 体 の共 鳴線 幅 を減 らす 方 向 に作
用 す る。
(3)2項 分布 モ デ ル の評価
(2)の よ うな補 正 を取 り入 れ る と(422)ス ペ ク トル(吸 収 ス ペ ク トル)に 関 しては実 験 ・理
論 の大 変 良い一 致 が得 られ,Kanashiro,Drijverらの実験 結 果 を再 現 した と言 える が(211)
超 格子 反 射及 び イ ンコ ヒー レン ト散 乱 の ス ペ ク トル は実験 と理 論 で異 な る。特 に(211)ス ペ ク
トル で は共 鳴線peak位 置 が再 現 され ず,ま た2,5本 目 の共 鳴線 の寄 与 を考 慮 して も低磁場側
(ド ップ ラー速度v=±3.3～ ±4.5mm/sec)の 相違 が著 しい 。
この こ とは §6,§8-2で 述 べ た よ うに(211),イ ンコ ヒー レ ン ト散 乱 に反 映 され る
∬hf(n)の 確 率 分布 の型 が吸 収 スペ ク トル の場 合 に等 し くない こ と を考 え る とKanashiro,
Drijverら がNi3Feのorderingに2項分布 モデ ル を仮 定 して実 験 で得 ら れ た 吸 収 ス ペ ク ト.
ル のfittingに よ り∬hf(n)を 求 め た方 法 はself-consistentな 説 明 を与 えて い ない こ と を意
味す るで あ ろ う。
2項 分布 モ デ ル の特徴 は,合 金 系 のLROが 決 まれ ば そ れ に応 じて §8の(11),(12)式に
示 され た確率 分 布Pr(n),Pw(n)が定 ま りFeのn.n.の 原子 配 置(rPr(n),wPw(n))即ち系
のSROが 一 義 的 に決定 され るこ とで あ った。 した が って,こ の モ デル で はFeがrightsite,
wrongsiteに 来 た こ とに よ る違 い はP.(n),P.(n)に 影響 を与 えず,ま たFe-Fe,Ni-Ni,
Fe-Niそ れぞれ の原 子pair問 の相 関 等 は 無視 され言 うな らばc《site"を 重 視 した立場 で ある。
しか し,一 般 に知 られ て い る よ うにA,B2元 合金 にお いてA―A,B―B,A-B原 子pair
の割 合 とそれ ぞれ のpairの 結 合 エネル ギー の大 小 との関 係 か ら,即 ちatomicな'tpair"を 重
視 す る立 場 に立 って,合 金 系 のorderingでSROとLROの 関 係 を議 論 す る 方式 が あ る。 ま
た,化 学反 応 にお ける平衡 理 論 の考 えを利 用 して24)AB合 金 のLROパ ラメー タ とA,B原 子
間 のpair数 の割 合 を直接 関係 式 で結 び つ けるquesi-chemical近 似25)等 も考 え られ てい る。
この よ うなモデ ル で はSROが 必 ず しもLROに 応 じて一義 的 に定 ま る とは言 え ない 。
した が って,我 々 の得 た実 験結 果 は,Ni3FeのorderingはSROがLROに よって 定 ま る
よ うな2項 分布 モ デル に は従 わ ない可 能 性 を示 唆 して い る と考 え られ る。
-356一
Feお よびNi3Feの メスバ ウアー回折
2.Ni3Fe(No.2)
No.2Ni3Feの(422),(211),インコ ヒー レ ン トす べ ての散 乱 ス ペ ク トル に お け る共 鳴 線
dip,peak位 置 の実験 ・理論 で の大 幅 な不一 致 の原 因 を考 察 す る。
(1)LROパ ラメ ー タ評価 の誤 り?
我 々 のモ デ ル計 算 はLROパ ラ メー タ をS=0.52(Kanashiro),Sニ0.65(Drijver)の
2種 を用 い て行 な っ たが これ は §8の5で 述 べ た理 由 か らX線 回 折 の結 果 を信 用 した値 だ った。
む しろ中性 子 回折 で決 め たLROの 方 が メ スバ ウア ー回折 で見 るNi3Feのorderingを良 く反
映 して い る と仮定 して,S=O.11の 値 を用 い 同 じモ デ ル計 算 を行 な って み たが,線 幅 に 関 し
て は良 く再 現 でき た がdip,peak位 置 は や は り大 き くず れ た ま まで あ っ た。
また,一 連 のメ スバ ウァ ー回 折実 験 終 了後 このNa2試 料 の結 晶軸 を立 て直 し,(200)透 過型
(Lauecase)で(200)基本格 子 反 射 メスバ ウア ー スペ ク トル を観 測 したので そ の結 果 も報告
して お く。(Fig.25)(200)Lauecaseでは(422)Braggcassと異 な り試 料 内部 のFe57内
部 磁場 分布 まで見 る こ とが で き,ま さに 中性子 回折 で求 め たLROパ ラ メー タ に対 応 す る
orderingを 見 るこ とにな る。(422),(200)各々 の スペ ク トル(Fig.18,25)を比較 して わ
か る よ うに(200)ス ペ ク トル は試 料 の厚 さの効果 をよ り強 く受 けてdipの 幅 が(422)よ り広
いがdip位 置 は大体 一 致 して い る 。 した が って,(422)メ ス バ ウァー 回折 スペ ク トル も試 料
全体 のorderingを 反 映 して い る可 能性 が強 い 。
次 に,Drijyerら11)がNi,FeのLROパ ラメー タ と吸 収 スペ ク トル全 体 の共 鳴線dipか ら












決めた内部磁場 の平均値 万hfと の関係 をま とめているのでそ の結果 を上図に示す・
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※ η=LROパ ラ メー タ(X線 回折 で決 定)
これ よ り,彼 らは
S2ニ ノ4。(17hf-281.14)十B,A=―0.045(3)kOe―1,B=十〇.658(8)
とい う定 式 化 を行 な って い るが・ この式 に従 うと万hfの 最小 値 は完 全 にorderし たNi3Feの
場合(S=1)で273.5kOeと な り,我 々が(422)ス ペ ク トル か ら得 た 万hf値262kOeに 比 べ
充 分 大 き な値 で あ る。
ま た,他 のNi3Feの ∬hfを 研 究 した論 文26)27)の 実験 デー タ を当 た って み て も262kOeの よ
うな低 い値 は 見 当 た らなか った 。
した が って,LROパ ラメー タの評価 の誤 りに よっ て はNo.2Ni3Feの ∬hf値 を説 明 で きな
い 。
(2)Ni,Fe濃 度 の違 い?
Ni3Fe試 料 製 成 時 に蒸 散等 に よる何 らかの原 因 でNi,Feの 内一方 が減 少 して しま った と
す れ ば低 い ∬hfが 説 明 で き るか文献 を調 べ て み た。
そ の結 果,Johnsonら28)の デ ー タ(下 図(a))か らFeの ∬hf=330kOeとして ∬hf=
262kOeのFe濃 度 を割 り出す と数%程 度 とな る。 またMenshikov29)らが ま と めた グ ラ フ
(下 図(b))を 見 て も同 じ事 が言 え る。 しか し,(422)散 乱 スペ ク トル に見 られ る吸収dipの
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した が って,Ni,Fe合 金 の濃 度 が
Ni3Feか らず れ て い る こ とに よ って ∬hf
=。262k。 。 を糊 す る こ とはで きな、、.(b)榊 、F .llnt・':
(3)不 純 物 の混入?脚 ・y-一―癒 了ll
試料の問題として最後}・残る可難 は 、a,iLLLL-.
Ni,Fe以 外の元素の混入が考えられる!1口
、'・,tの 点 、、関 、て はN、 、Fe57試 料 、・微1…n隣
量 で高価 なため化学分析等 による分析 法"・ 〃 〃 ・㍑ ・馳
FlG.IConccr聰Irユ 【`oロdependenctf【hごcrleこtいt:「:eldコ 【 【hcFc～7
が適用できない。製法からいって発熱体;llll鵠1譜 膿 艦 瓢 霊1舗 識 鑑1潔 誌
であるCarbon或 いはAl20、 の粗成 を 淵 畿 號1綴繋1:綴瀦 漁窯【1盟詩置 鷲 銀1,。
、JLcue"ts(solid)レε:1=O.ユ_t～1=OQ2
持つアル ミナ板か らの混入が可能性 と し
て高い。今後,微 量試料 を変質 ・変形 さ
せるこ とな く元素分析 できる方法 を見出す ことが技術的課題 として残 る。
また,こ のよ うな評価以外 に∬hfを 変化 させ るメスバ ウアー回折特 有の効果(例 えば動力学
的共鳴散 乱)が 有 り得 るのか もしれ ない。
(4)そ の他
内部磁場 ∬hfが 小 さい原因は判明 しない がnの 変化 に応 じたllhf(n)の 変化量 の関係 は不変
であると仮 定 して,LROパ ラメータS=O.11,r=2×rn。tu,alの値 を用い1-(2)同 様な計
算 を行 い,さ らに(422)ス ペ ク トルの計算 と実験データが最 も良 く合 うよ うに ドップラー速度
に してO.536mm/sec(Hhf値 では33kOe)だ け低 速度側 にず らして計算値 をプ ロッ トした。
(Fig.26～28)こ れ らの図か ら(422},(211)ス ペク トルは良 く再現できているがイ ンコヒー
一 レン ト散 乱スペ ク トルではNo.1Ni3Fe同 様低磁場側 で一致 しない。このことは一体 どのよ
うな意味 を もっのか?
§10.結 論
・ 微 量Ni3Fe57単 結晶製成技術 を習得 し,partiallyorderedNi3Fe57のメスバ ウアー回
折観測が可能 となった.
。Fe57とNi58の 中性子散乱振幅 の相異 を利用 し,中 性子回折実験か らNi3Fe57のLROパ
ラメータを精度 良 く決 めるこ とができた。
・PSPCを 利用 した回折計 測システムに より短時 間に(A)(422)基 本格子(B)(211)超
格子(C)イ ンコヒー レン ト 各 々のメスバ ウアー散 乱スペ ク トルを観測 した。試料の厚 さ
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の効 果 を取 り入 れ た2項 分 布 モ デ ル 計算 に よ り,X線 ・中性 子 回折 でLROパ ラメー タ5～
O・87と 求 め 昏れ たNi3Feの(A)(422)スペ ク トル(吸 収 スペ ク トル)は 従 来 の吸 収 ス ペ ク
トル の実 験 結 果 を 良 く再現 で きたが(B),(C)の ス ペ ク トル は こ の2項 分 布 モ デ ル で は 説 明
で きな か った ・ この こ とはNi3FeのorderingはSROが .LROに 応 じて定 ま る2項 分 布 モ デ
ル に は従 わ な い可能 性 を示 唆 して い る 。
以 上 か ら,partiallyorderedNi3Feのordering研究 にメ ス バ ウア ー回 折法 が有 効 で あ・
る と結 論 され る。 そ して,今 後 上ROパ ラメ ー タの異 な るNi3Fe57の メ スバ ウア ー回折 実 験 を
系 統 的 に行 な うこ とに よっ て この合 金 系 のSROとLROに 関 す る知 見 が深 め られ る と期 待 で
きる。
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